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Die vorliegende Erfindung betrifft die Verwendung von 
Bis-Oxadiazolen zum optischen Aufhellen von organischen 
Materialien ausserhalb der Textilindustrie. 



Die erfindungsgemass verwendbaren Bis-Oxadiazole sind 
Verbindungen der Form el (1) 



Rr 



worin Ri und Ri' unabhangig voneinander Wasserstoff, einen 10 
gegebenenfalls nicht-chromophor substituierten aliphatischen, 
cycloaliphatischen oder araliphatischen Rest mit bis zu 18 
Kohlenstoffatomen oder einen gegebenenfalls nicht-chrorao- 
phor substituierten, bochstens zweikernigen, carbocyclischen 
oder heterocyclischen aromatischen Rest bedeuten, und der is 
Benzolring A gegebenenfalls mit Halogen, Alkyl mit 1 bis 4 
Kohlenstoffatomen, Alkoxy mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, 
Sulfogruppen oder deren Salzen oder einer gegebenenfalls 
substituierten Sulfamoylgruppe substituiert sein oder einen 
ankondensierten cycloaliphatischen Sechsring aufweisen kann.20 

Als aliphatische Reste kommen fur Ri und Ri' sowohl ge- 
sattigte als auch ungesattigte, gegebenenfalls fiber ein Sauer- 
stoffatom gebundene oder durch Sauerstoffatome unterbro- 
chene acyclische Kohlenwasserstoffreste in Betracht, als 
cycloaliphatische Reste vorwiegend gegebenenfalls Methyl 25 
substituierte Cycloalkylreste mit 5 oder 6 Ringgliedern, und 
als araliphatische Reste Aralkyl- und Aralkenylreste, vor- 
zugsweise Styrylreste. Als Beispiele derartiger Substituenten 
in der Bedeutung von Ri und Ri' seien Methyl, Athyl, n- 
Propyl, Isopropyl, n-Butyl, Isobutyl, sek. Butyl, Isobutyl, tert.30 
Butyl, Methoxyathyl-Acetoxyathyi, n-Pentyl, sek. Pentyl, Iso- 
pentyi, Neopentyl, 1-Athyl-propyl, Vinyl, Allyl, Methallyl, 
Crotyl, Chlormethyl, Chlorathyl, Cyclohexyl, Cyclopentyl, 
Benzyl, Piperonyl, Phenylathyl, 2-, 3- oder 4-Chlorbenzyl, 2-, 
3- oder 4-Methylbenzyl genannL 35 



CH=CH— < A >-CH=CH — \ } — Ri' 



(1) 



Bedeuten Ri und Ri' carbocyclische aromatische Reste, 
so handelt es sich beispielsweise urn solche der Naphthalin- 
reihe oder insbesondere urn solche der Benzolreihe wie Phe- 
nyl und DiphenylyL Als heteroaromatische Reste kommen in 
erster Linie Pyridin-, Chinolin-, Furyl- und Thienylreste in 
Betracht, Alle diese Reste fur Ri und Ri' konnen nicht-chro- 
mophor substituiert sein. - 

Nicht-chromophore Substituenten konnen sowohl einwer- 
tige als auch zweiwertige Radikale sein, wobei letztere in der 
Regel einen an einen Benzolring ankondensierten carbo- oder 
heterocyclischen Ring bilden. 

Als eine gegebenenfalls substituierte Sulfamoylgruppe ist 
eine unsubstituierte, mono- und disubstituierte Sulfonsaure- 
amidgruppe zu verstehen, deren allfallige Substituenten Al- 
kylreste mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen oder Phenylgruppen 
darstellen oder mit dem sie verbindenden Stickstoff atom 
einen Heterocyclus bilden konnen, der noch weitere Hetero- 
atome enthalten kann. Diese Heteroringe konnen beispiels- 
weise gegebenenfalls mit Methyl subsntuiertes Pipexidino, 
Morpholino, Pyrrolidino oder Piperazino sein. Bei den in 
Salzform vorliegenden Sulf onsauregruppen handelt es sich 
meist um deren Alkalimetall-, Erdalkalimetall-, Ammonium- 
oder Arninsalze. Bevorzugt sind die Natrium- oder Kalium- 
salze. 

Im Rahmen der Formel (1) liegen z. B. die Bis-Oxadiazol- 
verbindungen der Formel (2) 



N N N- N 



(2) 



worin R2 Wasserstoff, Alkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen, 
welches als Substituenten Halogen, Cyano oder Alkoxy mit 
1 bis 4 Kohlenstoffatomen oder Phenoxy aufweisen kann, 45 
Alkenyl mit 2 — 4 Kohlenstoffatomen, gegebenenfalls mit Me- 
thylgruppen substituiert es Cyclohexyl, Alkoxy mit 1 bis 4 
Kohlenstoffatomen, gegebenenfalls im Benzolkern mit Halo- 
gen, Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, Alkoxy mit 1 bis 
4 Kohlenstoffatomen, Methylendioxy oder Phenoxy substi- 50 



tuiertes Phenylalkyl mit 1 bis 3 Kohlenstoffatomen im Alkyl- 
teil oder gegebenenfalls nicht-chromophor substituiertes Phe- 
nyl, Phenoxy, Styryl, DiphenylyL, Naphthyl, Pyridyl, Chino- 
lyl, Thienyl-2 oder Furyl-2 bedeutet und der Benzolring A 
wie unter Formel 1 definiert weitersubstituiert sein kann. 



(3) 



Besonders hervorzuheben sind Verbindungen der Formel 



H=CH- 



B 



H=CH- 



o 



(3) 



worm R3 Styryl, Phenyl, Diphenylyl, Naphthyl, Pyridyl, Chi- 
nolyl, Thienyl-2, 5-PhenyI-Thienyl-2, Furyl-2 oder Phenyl 
substituiert mit Halogen, z. B. Fluor, Brom oder vorzugsweise 
Chlor, Alkyl mit 1 bis 5 Kohlenstoffatomen, Cycloalkyl mit 
5 oder 6 Kohlenstoffatomen, Alkoxy mit 1 bis 4 Kohlen- 60 
stoffatomen, Phenoxy, Carboxyl oder deren Salzen, Carbal- 
koxy mit 2 bis 9 Kohlenstoffatomen, Cyano, Methylendioxy, 
Sulfogruppen oder deren Salzen, gegebenenfalls am Stickstoff 
mit Alkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen substi tuiertem Car- 
bamoyl- oder Sulfamoyl, Alkylsulfonyl oder Alkoxysulfonyl 65 
mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen, gegebenenfalls mit Halogen, 
vor allem Chlor, oder mit Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffato- 



men substituiertem Phenylsulf onyl oder Phenoxysulfonyl, 
Amino, Alkanoylamino mit 2 bis 4 Kohlenstoffatomen oder 
Alkanoyloxy mit 2 bis 4 Kohlenstoffatomen bedeutet und der 
Benzolring B gegebenenfalls mit Halogen, Alkoxy mit 1 bis 4 
Kohlenstoffatomen, Sulfogruppen oder deren Salzen, gegebe- 
nenfalls am Stickstoff mit Alkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffato- 
men oder Phenyl substituiertem Sulfamoyl substituiert sein 
kann. 

Von besonderem praktischem Interesse sind Verbindun- 
gen der Formel (1), welche einen symmetrischen Aufbau be- 
sitzen und der Formel (4) entsprechen 



3 



4 
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xi 



\ 1 f I" 




(4) 



worin Xi Wasserstoff, Halogen, wie Chlor oder Brom, Alkyl 



Xi, Xa und Xa miteinander verbunden Methylendioxy be- 



mit 1 bis 5 Kohlenstoffatomen, Alkoxy mit 1 bis 4 Kohlen- deuten, und 



stoffatomen, Phenyl, Phenoxy, Carboxyl oder deren Salze, 
Carbalkoxy mit 2 bis 5 Kohlenstoffatomen, Cyano, Sulf o- 
gruppen oder deren Salze, 

X* und Xj unabhangig voneinander Wasserstoff, Chlor, 
Alkyl mit 1 bis 5 Kohlenstoffatomen oder Alkoxy mit 1 bis 
4 Kohenstoffatomen oder zwei der X-Symbole, 



der Benzolring D gegebenenfalls mit Chlor, Alkoxy mit 1 
bis 4 Kohlenstoffatomen, Sulfogruppen oder deren Salzen 
10 substituiert sein kann. 

Unter den Verbindungen der Formel 4 sind die nachste- 
henden Bis-Oxadiazolverbindungen der Formel 5 



(5) 



ride und Bromide, Carbonsaureamid, Carbonsaurealkylester 
mit 2 bis 5 Kohlenstoffatomen, so wie Nitrilgruppen in Be- 
tracht Bevorzugt sind die Carbonsaurechloride. 

Die Umsetzung zwischen den jeweiligen Komponenten 
der Formeln (6) und (7) bzw. (8) kann mit oder ohne Ab- 
trennung der zuerst entstehenden Zwischenstufe der Formel 
(9) durch Erhitzen auf Temperaturen oberhalb 100° C erfol- 
gen, zweckmassig auf 120 bis 300° C, vorteilhaft in Gegen- 



bevorzugt, in der X4 Wasserstoff, Chlor, Alkyl mit 1 bis 4 
Kohlenstoffatomen, Alkoxy mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen 
oder Phenyl bedeutet. 

Zu diesen Formeln (2) bis (5) ist generell zu bemerken, ' 
dass — soweit nicht naher angemerkt — fur Halogen vor- 
zugsweise Chlor in Betracht kommt und unter Alkyl sowohl 
geradkettiges als auch verzweigtes Alkyl zu verstehen ist. Im 
Falle einer am Stickstoff mit Alkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoff- 
atomen substmiierten Sulfamoyl- oder Carbamoylgruppe — 30 wart eines inerten organischen Losungsmitteis wie Toluol, 
wie z. B. unter Formel (3) fur B bzw. R» vorgesehen — kon- Xylolen, Chlorbenzol, Dichlorbenzolen, Trichlorbenzoi oder 
nen die Alkylsubstituenten der Sulfamoyl- bzw. Cbarmamoyl- Nitrobenzol oder falls Saurechloride verwendet werden, vor- 
gruppe mit dem sie verbindenden Stickstoff atom auch einen zugsweise in Gegenwart eines katalytisch wirkenden oder 
Heteroring bilden, der weitere Heteroatome enthalten und saurebindenden Mittels, z. B. in Pyridinbasen wie Picolin oder 
gegebenenfalls durch Alkylgruppen mit 1 bis 4 Kohlenstoff- 35 Pyridin oder weiteren tertiaren Aminen wie Triathylamin. 
atomen substituiert sein kann. Derartige Heteroringe sind Die t^berfuhrung in die Oxadiazolylverbindung geschieht in 
z. B. Morpholino, Piperidino, Piperazino und N-Methyl- der Kegel durch Behandlung der Diacylnydrazinverbindung 

piperazino. Als Salze von Carboxyl- und Sulfogruppen kom- der Formel (9) mit wasserabspaltenden Mitteln, wie Phos- 
men beispielsweise die Alkalimetall-, Erdalkalimetall-, Am- phoroxychlorid, Phosphortrichlorid, Phosphorpentachlorid, 
monium- und Axninsalze in Betracht Bevorzugt sind die Na- 40 Phosphorpentoxid, Polyphosphorsaure, Schwefelsaure, Sulfu- 
trium- und Kaliumsalze. rylchlorid, Oleum-Dimethylf ormamid, Zinkchlorid, Ahimi- 

Die Bis-Oxadiazolverbindungen der Formel 1 bzw. unter- niumchlorid oder p-Toluolsulfonsaure oder vorzugsweise 
geordneten Formeln konnen in Analogic zu an sich bekann- Thionylchlorid bei Temperaturen zwischen 100 und 250° C. 
ten Verfahren hergestellt werden. Gewunschtenfalls konnen auch hochsiedende organische Lo- 

Mit Vorteil verfahrt man so, dass man gleichzeitig oder 45 sungsmittel, wie beispielsweise Dimethylformamid, Dichlor- 



nacheinander ein Mol einer Verbindung der Formel 6 

Yi-ch=ch-<^^>-ch=<:h~Yi 



(6) 



mit je einem Mol der Verbindungen der Formeln 7 und 8 



R1-Y2 (7) 



R1-Y2 (8) 



benzol, Trichlorbenzol, Nitrobenzol, Pyridin und alipharische, 
gegebenenfalls veratherte Oxyverbindungen, z> B. Propylen- 
glykol, Athylenglykolmonoathylather, Diathylenglykoldiathyl- 
ather oder Di'athylenglykol-dibutylather mitverwendet wer- 
50 den. 

Eine besonders vorteilhafte Ausfuhrungsform zur Her- 
stellung von Verbindungen der Formel (2) besteht z. B. darin, 
dass man zunachst ein Dicarbonsaurehalogenid der For- 
mel 10 



worin Ri, Ri' und A die oben angegebene Bedeutung haben 
und eines der Symbole Yi und Y2 Carboxyl oder eine funk- 
tionell abgewandelte Carboxylgruppe und das andere eine 
Hydrazidgruppe bedeuten, zu einer Dialcylhydrazinverbin- 
dung der Formel 9 



:-/AVcH=CH-COHal 



Hal-CO-CH==CH- y y 
mit zwei Mol eines Hydrazids der Formel 11 



(10) 



Ri 




NH-NH 
I I 

H=CH-CO CO-Ri'(9) 



R*-CONHNH 2 



(11) 



NH-NH 

rio Ao-CH=CH- N - , ^ ^ w . . _ , . , , . , . , 

vorzugsweise in Gegenwart ernes katalytisch wirksamen oder 

Halogenwasserstoff bindenden Mittels umsetzt und die er- 

umsetzt und diese dem Ringschluss zur Bis-Oxadiazolverbin- 65 haltene Diacylhydrazinverbindung einer Oxadiazol-Ring- 

dung unterwirft Als funktionell abgewandelte Carboxylgrup- schlussreaktion durch Behandlung mit Wasserabspaltungsmit- 

pen kommen beispielsweise Carbonsaurehalogenide wie Chlo- tel, z. B. Thionylchlorid, zwischen 120 und 200° C unter- 
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6 



wirft In vorstehenden Formeln bedeutet Hal Chlor oder oder Monoaldehyde der Formeln 

Brom, wahrend A und R2 die weiter oben angegebene Bedeu- 

tnnghaben ~ " N N N N 



Ein anderes, in vielen Fallen gunstiges Herstellungsver- 11 1 II 

fahren fur Verbindungen der Formel (1) besteht darin, dass 5 I L-CHO (22) bzw. OHC J LRi' (23) 
man gleichzeitig oder nacheinander ein Mol einer Verbin- O ^^O^ 

dung der Formel 12 U 

mit birunktionellen Verbindungen der Formel 




Zv\ A y-Zt (12) 
mit einem Mol einer Verbindung der Formel 13 V— < A >— V (24) 



y N umsetzen, wobei V Methyl, die Gnippierung -CH2COOH 

I z fl3 . ode * deren funktionelle Saurederivate oder eine der phos- 

/~ K ' 15 phorhaltigen Substituenten der Formeln (15), (16), (17) oder 

O (18) bedeutet und A, Ri und Ri' die unter Formeln (12)7(13) 

und (14) angegebene Bedeutung haben. 
und emem Mol einer Verbindung der Formel 14 Als eine bevorzugte Herstellungsmethode zur Herstellung 

. von Verbindungen gemass Formel (2) kommt diejenige der 

V V 20 vorstehend genannten Verfahrensvarianten in Betracht, ge- 

Z J IL.R1' m5ss welcner ein Mol einer Verbindung der Formel (19) mit 

~X zwei Mol einer Verbindung der Formel 

O 

umsetzt, gegebenenfalls unter anschliessender Verseifung und 25 fl J 

Decarboxylierung der bei der Kondensation primar entstan- RsJ LCHa (25) 

denen Carbonsaurederivate, wobei fiir A, Ri und Ri' das / 
oben Gesagte gilt und von Zi und Z2 eines eine HOC-Gruppe 

und das andere Methyl, die Gruppierung CH2COOH oder umgesetzt wird, wobei Rz die unter Formel (2) angegebene 
deren funktionelle Saurederivate oder eine der Gruppierun- 30 Bedeutune hat angegeoene 
gen der Formeln 15, 16, 17 und 18 ' * 

JJie Kondensauon emer Verbindung der Formel (12) mit 
O O dCn Veromdun S ei1 der Formeln (13) und (14) kann in der 

0 {J Schmelze, vorzugsweise jedoch in einem indifferenten L6- 

-CHV-P-OR (15) -CH2— P — O — R (16) sungsmittel bei Temperaturen zwischen 20 und 150° C, noti- 
fojl I 35 genfalls in Gegenwart eines Katalysators durchgefuhrt wer- 

R den. Als Losungsmittel kommen beispielsweise Kohlenwasser- 

O r stofiB ™ T °luoi und Xylol, oder Alkohole wie Methanol, 

0 I Athanol, Isopropanol, Butanol, Glykole, Glykolather wie 2- 

~CHr~P— R (17) und -CH— P — R (18) Methoxyathanol, Hexanole, Cyclohexanol, und Cyclooctanol, 

£ I 40 fe nier Ather wie Diisopropylather, Tetrahydrofuran und Di-' 

oxan in Betracht Besonders geeignet sind polare organische 
bedeuten, worm R Alkyl mit 1 bis 5 Kohlenstoffatomen oder ^ su j^ mittel > wie Dimethylformamid, N-Memylpyrrolidon, 
Phenyl darstellt Als funktioneUe Saurederivate der CH2OOH- fy ndm . und Dunethylsulfoxid. Auch in wassriger Losung 
Gruppe seien hierbei z. B. -CH2CN, -CH2CONH2, CH2COCI n Sich eimge der Umsetzungen durchfiihren. Als Kataly- 

oder CEfeCOOR', worin R' einen Alkylrest mit 1 bis 4 Koh- ^ tOI ? n eigQen sich beis P ielsweise tertiare Amine wie Pyridin, 
lenstoffatomen bedeutet, genannt Picohne und Tnamyiamin sowie Piperidin, Zinkchlorid, Bor- 

Die Modifrzierung allfauiger Carboxylgruppen in den ^ f*™™^ 6 **' Essi^aureanhydrid, p-Toluolsulf on- 
Substituenten Ri undV wird' nac^rroTS^un" der 1S^^^^^ °^ 
Bis-Oxadiazolverbindung gemass obigem ^rstellun^verfah- a ^^ ohol f> Phthalmudkahum und Kahumcarbonat 
ren bewirkt, indem man Verbindungen gemass Formel (1) vorstehend defhuerten neuen Verbindungen zeigen in 

bzw. untergeordneten Formeln mit freien Carboxylgruppen Selbstem oder feinverteiltem Zustande eine oder mehr oder 
bzw. deren Salze in entsprechende Saurehalogenide uberfuhrt wem 2 er ausgepragte Fluoreszenz. Sie werden erfinduugsge- 
und hieraus die entsprechenden Ester oder Amide nach an maSS 211111 oP^chen Aufhellen der verschiedensten syntheti- 
sich bekannten Methoden herstellt schen, halbsynthetischen oder natiirlichen Materialien oder 

Gemass oben erlautertem Reaktionsprinzip kann man bei-* ^^^^^^"^ f aterialie » en ^en, 
spielsweise Dialdehyde der Formel 19 ausserhalb der Texnlmdustne verwendet 

Hierfur seien beispielsweise, ohne dass durch die nach- 
folgende Obersicht irgendeine Beschrankung hierauf ausge^ 
OHC-— ^ A^>— CHO (19) 60 d™ 0 * 1 werden soil, die folgenden Gruppen von organischen 

\=S Materialien ausserhalb der Texrilmdustrie, soweit eine opti- 

. l4 . „' r ' sche AumeUung derselben in Betracht kommt genannt: 

nut monofunkhoneUen Verbindungen der Formeln B 

N N N N I " s > riltlietiscne organische hochmolekulare Materialien: 

kJ |__V (20) bzw. V_J l_Ri' (21) 65 ^ Pol y merisati o ns P rodulcte auf Basis mindestens eine po- 
"X / \ / lymerisierbare Kohlenstoff-Kohlenstoff-Doppelbindung ent- 

0 O haltender organischer Verbindungen, d. h. deren Homo- oder 



8 



577 535 



Copolymerisate sowie deren Nachbehandiungsprodukte, wie 
beispielsweise Vernetzungs-, Pfropfungs- oder Abbauproduk- 
te, Polymerisat-Verschnitte oder durch Modifizierung reak- 
tionsfahiger Gruppen erfaaltene Produkte, beispielsweise Poly- 
merisate auf Basis von a,/?-ungesattigten Carbonsauren oder 
Derivaten solcher Carbonsauren, insbesondere von Acrylver- 
bindungen (wie z. B. Acrylestern, Acrylsaure, Acrylnitril, 
Acrylamiden und deren Derivaten oder deren Methacryl- 
Analoga), von Olefin-Kohlenwasserstoffen (wie z. B. Athylen, 
Propylen, Styrole oder Diene, ferner sogenannte ABS-Poly- 
merisate) oder Polymerisate auf Basis von Vinyl- und Vinyli- 
den-Verbindungen (wie z. B. Vinylchlorid, Vinylalkohol, Vi- 
nylidenchlorid). 

b) Polymerisationsprodukte, die durch Ringoffnung er- 
haltlich sind, z B. Polyamide vom Polycaprolactam-Typ, 
ferner Polymere, die sowohl iiber Polyaddition als auch Poly- 
kondensation erhaltlich sind, wie Polyather oder Polyacetale. 

c) Polykondensationsprodukte oder Vorkondensate auf 
Basis bi- oder polyfunktioneller Verbindungen mit konden- 
sationsfahigen Gruppen, deren Homo- und Mischkondensa- 
tionsprodukte, sowie Produkte der Nachbehandlung, wie bei- 
spielsweise Polyester, insbesondere gesattigte (z. B. Athylen- 
glykolterephmalsaure-Polyester) oder ungesattigte (z. B. Ma- 
leinsaure-Dialkohol-Polykondensate sowie deren Vernetzungs- 
produkte mit anpolymerisierbaren Vinylmonomeren), unver- 
zweigte sowie verzweigte (auch auf Basis hoherwertiger Al- 
kohole, wie z. B. Alkydharze), Polyester, Polyamide (z. B. 
Hexamemylendlaniin-adipat), Maleinatharze, Melaminharze, 
deren Vorkondensate und Analoga, Polycarbonate oder Sfli- 
kone. 

d) Polyadditionsprodukte wie Polyurethane (vernetzt und 
•lnvernetzt) oder Epoxydharze. 



servliese, Filze, Watten, Beflockungs-Gebilde oder als Ver- 
bundstoffe, Papier, Pappen oder Papiermassen vorliegen. 

Die Applikation der genannten optischen Aufhellmittel 
kann mit Vorteil aus wassrigem. Medium, worm die betref- 
fenden Verbindungen in feinverteilter Form (Suspensionen, 
sogenannten Mikrodispersionen, gegebenenfalls Losungen) 
vorliegen, vorgenommen werden. Gegebenenfalls konnen bei 
der Behandlung Dispergier-, Stabilisier-, Netz- und weitere 
Hilfsmittel zugesetzt werden. In Abhangigkeit vom verwen- 
deten Aufheller-Verbindungstyp Vnnn es sich als vorteilhaft 
erweisen, vorzugsweise in neutralem, in alkalischem oder in 
saurem Bade zu arbeiten. Die Behandlung wird ublicherweise 
bei Temperaturen von etwa 20 bis 140° C, beispielsweise bei 
Siedetemperaturen des Bades oder in deren Nahe (etwa 
90° C), durchgef iihrt Unter Umstanden konnen fur Applika-.. 
tionen ausserhalb der Textilindustrie auch Losungen oder 
Emulsionen in organischen Losungsmitteln in Betracht kom- 
men, wie dies von der Farbereipraxis her in der sogenannten 
Losungsmittelfarberei (Foulard-Thermofixierapplikation, 
Ausziehfarbeverfahren in Farbem aschinen) bekannt isL 

Die neuen optischen Aufhellmittel gemass vorliegender 
Erfindung konnen insbesondere den Materialien vor oder 
wahrend deren Verformung zugesetzt bzw. einverleibt wer- 
den. So kann man sie beispielsweise bei der HersteHung von 
Filmen, Folien (z. B. Einwalzen in Polyvinyichlorid in der 
Hitze) oder Formkorpem der Press masse oder Spritzguss- 
masse beifugen. 

Sofern die Formgebung voll- oder halbsynthetischer or- 
ganischer Materialien durch Spinnverf ahren bzw. uber Spinn- 
30 massen erfolgt, konnen die optischen Aufheller nach folgen- 
den Verf ahren appliziert werden: 



35 



II. Halbsynthetische organische Materialien (soweit deren 
Behandlung ausserhalb der Textilindustrie erfolgt), z. B. Cel- 
luloseester verschiedener Veresterungsgrade (sogenanntes 2V2- 
Acetat, Triacetat) oder Celluloseather, regenerierte Cellulose 40 
(Viskose, Kupferammoniak-Cellulose) oder deren Nachbe- 
handlungsprodukte, sowie Casein-Kunststoffe. 



Zugabe zu den Ausgangssubstanzen (z. B. Monomeren) 

oder Zwischenprodukten (z. B. Vorkondensaten, Prae- 

polymeren), d. h. vor oder wahrend der Polymerisation, 

Polykondensation oder Polyaddition, 

Aufpudern auf Polymerisatschnitzel oder Granulate fur 

Spinnmassen, 

Badfarbung von Polymerisatschnitzeln oder Granulaten 
fiir Spinnmassen, 

dosierte Zugabe zu Spinnschmelzen oder Spinnlosungen, 
Applikation auf Spinnkabel vor dem Verstrecken. 



ttt xt * ■ v u . 1- » * . , as Die neuen optischen Aufhellmittel gemass vorliegender 



halb der Textilindustrie erfolgt), beispielsweise auf Basis von 
Cellulose oder Proteinen, beispielsweise naturliche Lackbarze, 
Starke, Casein. 

Die optisch aufzuhellenden organischen Materialien kon 
nen den verschiedenartigsten Verarbeitungszustanden (Roh- 
stoffe, Halbfabrikate oder Fertigfabrikate) angehoren. Sie 
konnen andererseits in Form der verschiedenartigsten ge- 
formtcn Gebilde vorliegen, d. h. beispielsweise als vorwiegend 
dreidimensional ausgedehnte Korper wie Platten, Profile, 
Spritzgussformlinge, verschiedenartige Werkstiicke, Schnitzel, 
Granulate oder Scbaumstoffe, ferner als vorwiegend zwei- 
dimensional ausgebildete Korper wie Filme, Folien, Lacke, 
Oberzuge, Impragnierungen und Beschichtungen oder als vor- 
wiegend emdimensional ausgebildete Korper wie Endlos-Fa- 
den, Borsten, Flocken, Drahte. Die besagten Materialien kon- 
nen andererseits auch in ungeformten Zustanden in den ver- 
schiedenartigsten homogenen oder inhomogenen Verteilungs- 
formen, wie z. B, als Pulver, Losungen, Emulsionen, Disper- 
sionen, Latices, Pasten oder Wachse vorliegen. 

Faserraaterialien konnen beispielsweise als endlose Fa- 
den (vcrstreckt oder unverstreckt), Stapelfasern, Flocken, Fa- 



50 



65 



dungsformen eingesetzt werden: 

a) In Mischungen mit Farbstoffen (Nuancierung) oder 
Pigmenten (Farb- oder insbesondere z. B. Weisspigmenten). 

b) In Mischungen mit Netzmitteln, Weichmachern, Quell- 
mitteln, Antioxydantien, Lichtschutzmitteln, Hitzestabilisato- 
ren, chemischen Bleichmitteln (Chlorit-Bleiche, Bleichbader- 

, Zusatze). 

c) Einarbeiten der optischen Aufhellmittel in polymere 
Tragermaterialien (Polymerisations-, Polykondensations- oder 
Polyadditionsprodukte) in geloster oder dispergierter Form 

( fur Anwendung z. B. in Beschichtungs-, Impragnier- oder 
Bindemitteln (Losungen, Dispersionen, Emulsionen) fiir Vlie- 
se, Papier, Leder. 

d) Als Zusatze zu sogenannten «master batches*. 

e) Als Zusatze zu den verschiedensten industriellen Pro- 
dukten, um dieselben marktfahiger zu machen (z. B. Aspekt- 
verbesserung von Seifen, Waschmitteln, Pigmenten). 
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f) In Kornbination mit andern, optisch aufhellend wirken- 
den Substanzen, 

g) In Spinnbadpraparationen, d. h. als Zusatze zu Spinn- 
badern, wie sie zur Gleitfaiugkeitsverbesserung fiir die Wei- 5 
terverarbeitung von Synthesefasern verwendet werden, oder 
aus einem speziellen Bad vor der Verstreckung der Faser. 

h) Als ScintiUatoren, fiir verschiedene Zwecke photogra- 
phischer Art, wie z. B. optische Aufhellung photographischer 
Schichten (gegebenenfalls in Kornbination mit Weisspigmen- 10 
ten), fur eiektrophotographische Reproduktion oder Super- 
sensibilisierung. 

In gewissen Fallen werden die Aufheller durch eine Nach- 
behandlung zur vollen Wirkung gebrachL Diese kann bei- is 
spielsweise eine chemische (z. B. Saurebehandlung), eine ther- 
mische (z. B. Hitze) oder eine kombinierte chemisch/thenni- 
sche Behandlung darstellen. 

Die Menge der erfjndungsgemass zu verwendenden neuen 
optischen Aufheller, bezogen auf das optisch aufzuhellende 20 
Material, kann in weiten Grenzen schwanken. Schon mit sehr 
geringen Mengen, in gewissen Fallen z. B. solchen von 0,0001 
Gewichtsprozent, kann ein deutlicher und haltbarer Effekt 
erzielt werden. Es.kdnnen aber auch Mengen bis zu etwa 
0,8 Gewichtsprozent und gegebenenfalls bis zu etwa 2 Ge- 25 
wichtsprozent zur Anwendung gelangen. Fur die meisten 
praktischen Belange sind vorzugsweise Mengen zwischen 
0,0005 und 0,5 Gewichtsprozent von Interesse. 

Die neuen optischen Aufhellmittel eignen sich auch be- 
sonders als Zusatze fur Waschbader oder zu Gewerbe- und 30 
Haushaltwaschmitteln, wobei sie in verschiedener Weise zu- 
gesetzt werden konnen. Zu Waschbadern werden sie zweck- 
massig in Form ihrer Losungen in Wasser oder organischen 
Losungsmitteln oder auch in feiner Verteilung als wasserige 
Dispersionen zugegeben. Zu Haushalt- oder gewerblichen 35 
Waschmitteln werden sie vorteilhaf t in irgend einer Phase des 
Herstellungsprozesses der Waschmittel, z. B. dem sogenann- 
ten «slurry» vor dem Zerstauben des Waschpuivers oder bei 
der Vorbereitung flussiger Waschmittelkombinationen zu- 
gesetzt Die Zugabe kann sowohl in Form einer Losung oder 40 
Dispersion in Wasser oder anderen Losungsmitteln als auch 
ohne Hilfsmittel als trockenes Aufhellerpulver erfolgen. Man 
kann die Aufhellmittel beispielsweise mit den waschaktiven 
Substanzen vermischen, verkneten oder vermahlen und so 
dem fertigen Waschpulver zumischen. Sie konnen jedoch 4S 
auch gelost oder vordispergiert auf das fertige Waschmittel 
aufgespruht werden. 

Als Waschmittel kommen die bekannten Mischungen von 
Waschaktivsubstanzen, wie beispielsweise Seife in Form von 
Schnitzeln und Pulver, Synthetika, losliche Salze von Sulfon- ^ 
saurehalbestern hoherer Fettalkohole, hoher und/oder mehr- 
fach alkylsubstituierten Arylsulfonsauren, Sulfocarbonsaure- 



estern mittlerer bis hoherer Alkohole, Fettsaureacylamino- 
alkyl- oder -aminoarylglycermsulfonate, Phosphorsaureester 
von Fettalkoholen usw., in Frage. Als Aufbaustoffe, soge- 
nannte «Builders», kommen z. B. Alkalipoly- und -polymeta- 
phosphate, Alkalipyrophosphate, Alkalisalze der Carboxy- 
methylcellulose und andere «soilredepositionsinhibitoren> t 
ferner Alkalisilikate, Alkalicarbonate, Alkaliborate, Alkali- 
perborate, Nitrilotriessigsaure, Amylendiaminotetraessigsaure, 
Schaumstabilisatoren wie Alkanolamide hoherer Fettsauren, 
in Betracht Ferner konnen in den Waschmitteln beispiels- 
weise enthalten sein: 

Antistatische Mittel, riickfettende Hautschutzmittel wie 
Lanolin, Enzyme, Antimikrobfka, Parfume und Farbstoffe. 

Die neuen optischen Aufheller haben den besonderen 
Vorteil, dass sie auch bei Gegenwart von Aktivchlorspendern, 
wie z. B. Hypochlorit, wirksam sind und ohne wesentliche" 
Einbusse der Effekte in Waschbadern mit nichtionogenen 
Waschmitteln, z. B. Alkylphenolpolyglykolathern, verwendet 
werden konnen. 

Die erfindungsgemassen Verbindungen werden in Mengen 
von 0,005 bis 1 °/o oder mehr, bezogen auf das Gewicht des 
fliissigen oder pulverformigen, fertigen Waschmittels, zuge- 
setzt. Waschflotten, die die angegebenen Mengen der bean- 
spruchten optischen Aufheller enthalten, verleihen beim Wa- 
schen von Textilien aus Cellulosefasern, Polyamidfasern, 
hochveredelten Cellulosefasern, Polyesterfasern, Wolle usw. 
einen brill anten Aspekt am Tageslicht. 

Die Waschbehandlung wird beispielsweise wie folgt 
durchgefUhrt: 

Die angegebenen Textilien werden wahrend 1 bis 30 Mi- 
nuten bei 20 bis 100° C in einem Waschbad behandelt, das 1 
bis 10 g/kg eines aufgebauten, zusammengesetzten Wasch- 
mittels und 0,05 bis 1 %>, bezogen auf das Waschmittelge- 
wicht, der beanspruchten Aufhellmittel enthalt Das Flotten- 
verhiiltnis kann 1:3 bis 1:50 betragen. Nach dem Waschen 
wird wie ublich gespult und getrocknet Das Waschbad kann 
als Bleichzusatz 0£ g/1 Aktivchlor (z. B. als Hypochlorit) oder 
0,1 bis 2 g/1 Natriumperborat enthalten. 

In den nachfolgenden Herstellungsvorschriften und Bei- 
spielen sind Teile, soweit nicht anders angegeben, immer Ge- 
wichtsteile und Prozente immer Gewichtsprozente. Schmelz- 
und Siedepunkt sind, sofern nicht anders vermerkt, unkorri- 
giert. Alle Temperaturangaben erfolgen in Celsiusgraden. 

Beispiel 1 

10,9 g Benzhydrazid und 10^ g p-Phenylen-diacrylsaure- 
dichlorid [P. Ruggli, W. Theilheimer, Helv. Chim. Acta 24 
(1941) 899 — 918] werden in 100 ml wasserfreiem Pyridin V* 
Stunde bei 50° und V2 Stunde bei Ruckflusstemperatur ver- 
ruhrL Die entstandene Suspension wird abgekuhlt und ab- 
filtriert Der Riickstand wird mit Athanol gewaschen und ge- 
trocknet Man erhalt 12,1 g des Dihydrazides der Formel 26 




NH— NH 



A-c; 



NH— NH 

h<:h-^^>-ch-ch-c o 



(26) 



vom Smp. 325° (nach Umkristallisieren einer Probe aus Di- 
athylenglykol). 

11,0 g des rohen Dihydrazids der Formel (26) werden in 
50 ml o-Dichlorbenzol und 0,1 ml Pyridin unter Zutropfen 
von 5,3 ml Thionylchlorid bei Ruckfluss verriihrt Das Di- 



hydrazid geht dabei allmahlich in Losung. Nach beendeter 
Oalorwasserstoffentwicklung wird die Losung abgekuhlt Das 
auskristallisierte Produkt wird abfiltriert, mit Dimethylform- 
60 amid gewaschen und getrocknet. Man erhalt 7,3 g des Dioxa- 
diazols der Formel 27 




JL C h=ck 



V 




h=ch 




(27) 



11 



12 
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vom Snip. 276° (nach Umkristallisieren aus Dimethylform- 
amid und o-Dichlorbenzol unter Zuhilfenahme von Alumi- 
niumoxid zur Entfarbung). 

Beispiel 2 

Eine Losung von 9,8 g 2-Chlormethyl-5-phenyl-l,3,4-oxa- 
diazol (Belg. Patent Nr. 773 033) und 20 mg Zinkehlorid in 
26,2 g Triathylphosphit wird langsam auf Riickflusstempera- 
tur erhitzt und 1 Stunde bei 170—180° gehalten. Nach be- 
endeter Abspaltung von Athylchlorid dampft man das iiber- 
schtissige Triathylphosphit im Vakuum ab und kiihlt auf Zim- 
mertemperatur. 

Man lost den harzigen Ruckstand, der das Phosphonat 
der Formel 28 




N 



CH^PO(OC2H 5 ) 2 



(28) 



amid tragt man unter intensivem Ruhren 15,9 g pulverisiertes 
Kaliumhydroxid (88 °/oig) ein. Die Mischung wird 16 S tun- 
den bei 50 — 55° verruhrt, wobei Dunkelfarbung eintritt 
Nach Abkiihlen auf Raumteraperatur versetzt man das Reak- 

5 tionsgemisch mit 20 ml Wasser und 5 ml Eisessig. Der ent- 
standene Niederschlag wird abfiltriert und wiederholt mit 
Methanol und Wasser gewaschen. Der getrocknete Ruck- 
stand (6,8 g) wird dann in 30 ml Dimethylformamid aufge- 
kocht, die Suspension abgekuhlt, abfiltriert und der Riick- 

10 stand mit Dimethylformamid gewaschen. Man erhalt 5,6 g 
der Verbindung der Formel (27) in Form von blass griinlich- 
gelben Kristallen vom Schmelzpunkt 276° C. 

Verwendet man anstelle von Kaliumhydroxid 28,0 g Ka- 
liura-tert-butylat, so erhalt man nach analoger Verfahrens- 

^ weise ebenfalls 5,6 g der Verbindung der Formel (27). ^ . 
Anstelle von Dimethylformamid Tasst sich die Kondensa- 
tion auch in Dimethyisulfoxid oder N-Methylpyrrolidon 
durchfuhren. 



enthalt, zusammen mit 2,7 g Terephthalaldehyd in 50 ml Di- ^ 
methylf ormamid und tragt unter Ruhren im Veriauf von V4 
Std. 4,3 g Natriummethylat in kleinen Portionen ein. Das 
Reaktionsgemisch wird noch 3 Stunden bei 45 — 50° geruhrt, 
abgekuhlt und mit 40 ml Wasser versetzt. Das auskristalli- 
sierte Produkt wird abgesaugt, wiederholt mit Methanol und ^ 
Wasser gewaschen und getrocknet Man erhalt 2,7 g einer 
gelben Verbindung der Formel (27), die nach Umkristallisie- 
ren aus Dimethylformamid bei 276° schmilzt. 

Beispiel 3 30 
In eine Losung von 16,0 g 2-Methyl-5-phenyl-l,3,4-oxa- 
diazol und 6,7 g Terephthalaldehyd in 100 ml Dimethylform- 



Beispiel 4 

Eine Mischung von 17,0 g p-Phenyl-benzhydrazid, 10,2 g 
p-Phenylen-diacrylsaure-dichlorid, 0,2 ml Pyridin und 200 ml 
wasserfreies Trichlorbenzol wird langsam unter Ruhren auf 
Siedetemperatur erhitzt und 1 Stunde unter Riickfmss gehal- 
ten. Nach Zugabe von 0,2 ml Pyridin werden 8,8 ml Thionyl- 
chlorid im Veriauf einer Stunde zugetropft, wobei das ausge- 
f allene Zwischenprodukt wieder in Losung geht 

Nach beendeter Chlorwasserstoffentwicklung wird die Lo- 
sung abgekuhlt und das angefallene Produkt abgesaugt Letz- 
teres wird mit Dimethylformamid und Athanol gewaschen 
und getrocknet Man erhalt 18,3 g der Verbindung der For- 
mel 29 



(29; 



die nach Umkristallisation aus N-Methylpyrrolidon und Tri- 
chlorbenzol bei 331° schmilzt. 40 



-CHr-COOCsHs (30) 



Beispiel 5 

Eine Losung von 1,34 g Terephthalaldehyd und 4,64 g des 
Oxadiazols der Formel 30 



(Ann. Chira. 2 [1967], 169—181) in 100 ml Toluol und 0,2 
45 ml Piperidin wird unter azeotroper Destination des gebildeten 
Wassers 23 Stunden bei Ruckfluss gekocht Man dampft das 
Reaktionsprodukt im Vakuum vollstandig ein und kristalli- 
siert den Ruckstand aus 20 ml Athylenglykolmonomethyl- 
ather. Man erhalt 1,6 g der Verbindung der Formel 31 




COOC2H6 

Hellgelbe, filzige Nadelchen vom Smp. 176° werden nach 
Umkristallisieren aus Perchlorathylen und n-Butanol erhalten. 

2,4 g der Verbindung der Formel (31) werden mit 1,2 g 
Kalium-tert.-butylat in 50 ml abs. Athanol 2 Stunden bei 60 
Ruckflusstemperatur verriihrt Man dampft das Reaktions- 
produkt im Vakuum ein, kocht den Ruckstand in 10 ml 
Wasser auf und versetzt nach Abkiihlen auf Raumtemperatur 
mit 3 ml konz. Salzsaure. Die entstandene freie Dicarbon- 
saure wird abgesaugt, mit Wasser neutral gewaschen, im Va- 65 
kuum getrocknet und unter Ausscnluss von Luftsauerstoff 2 
Stunden auf 230° erhitzt Der Riickstand wird in siedendem 



C( 



(31) 



:ooc2H s 



Dimethylformamid aufgenommen, die Losung heiss klar- 
filtriert und abkiihlen gelassen. Das ausgefallene Produkt 
wird abfiltriert, mit Dimethylformamid gewaschen und im 
Vakuum bei 100° getrocknet Man erhalt die Verbindung der 
Formel (27) vom Smp. 269— 276°. 

Beispiel 6 

25,5 g p-Phenylendiacrylsauredichlorid werden im Ver- 
iauf einer halben Stunde in eine Losung Yon 80,0 g Hydrazin- 
hydrat und 200 ml Athanol unter Ruhren und Kiihlen einge- 
tragen, so dass die Temperatur nicht iiber 40° ansteigt Man 
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erhitzt hierauf 1 Stunde auf 70° und l U Stunde auf Ruck- 
fluss. Nach Abkuhlen auf Raumtemperatur wird das Reak- 
tionsgut filtriert und der Ruckstand mit Methanol gewaschen 
und getrocknet (18,5 g). 

Dieses Produkt wird in 100 ml Dimethylf ormamid und 
20 ml Pyridin bei Ruckfluss verriihrt Zur Suspension werden 
dann im Verlauf von 10 Minuten 16,3 ml Benzoylchlorid zu- 
getropft Nach weiteren 2 Stunden wird abgekflhlt, mit 30 ml 
Wasser versetzt, filtriert und der Ruckstand mit Methanol ge- 
waschen und getrocknet (16,0 g). J 

Dieses Produkt wird nach Zugabe von 0,15 ml Pyridin in 
80 ml o-Dichlorbenzol unter Ruckfluss verriihrt und tropfen- 
weise mit 12,6 ml Thionylchlorid versetzt Nach beendeter 



Chlorwasserstoffentwicklung wird abgekuhlt, filtriert und der 
Ruckstand mit Dimethylf ormamid gewaschen und getrocknet 
(8,3 g). Nach Urnkristallisieren aus Dimethylformamid, Dode- 
cylbenzol und o-Dichlorbenzol erhalt man die Verbindung 
der Formel (27) vom Smp. 272^-276°. 

Beispiel 7 

6,9 g Nicotinsaurehydrazid und 6,4 g p-Phenylendiacryl- 
saurechlorid werden in 100 ml wasserfreiem Pyridin eine 
Stunde bei Ruckflusstemperatur verrUhrt Die Suspension 
wird abgekuhlt, abfiltriert und der Ruckstand mit Pyridin 
und Wasser gewaschen und getrocknet Man erhalt 8,6 g des 
Dihydrazides der Formel 32 



N NH-NH NH-NH N 



o 



(32) 



das bei ca. 325° schrnilzt 



Diese Verbindung wird dann in 40 ml o-Dichlorbenzol, 
8 ml Pyridin und 4,5 ml Phosphoroxychlorid eine Stunde bei 



oz 



Ruckflusstemperatur verrUhrt Man fugt noch 10 ml Pyridin 
hinzu, kuhlt ab, filtriert, wascht den Ruckstand mit Methanol 
und trocknet Man erhalt 5,1 g des Dioxadiazols der For- 
mel 33 



N * f Ijf V N 

<^ 0 ^<>™™\ 0 K> 



(33) 



Blassgelbe Kristalle vom Smp. 298° nach Urnkristallisieren 

aus Dodecylbenzol und Dimethylformamid. 0£ Formel Nr. 

In ahnlicher Weise wie in den Beispielen 1, 3, 4 oder 7 

beschrieben, werden Bis-Oxadlazolverbindungen der For- 
mel 34 



R 4 



ai a2 



40 



° M ° (34). 

worm Rt, ai und as die in der folgenden Tabelle I angegebe- 
nen Bedeutungen haben, hergestellt 



TabeUel 



Formel Nr. 



R* 



a2 



35 
36 

37 

38 
39 



CH 3 



55 



a 





H H 

H H 

H H 

H H 



H H m 48 



41 



42 



43 



44 



45 



46 



47 




CH 3 Q 




OCHs 




a 



a 




H H 

H H 

H H 

H H 

ci a 

OCHa OCHa 

a h 

H H 

H H 



a 



15 

Tabelle I (Fortsetzung) 
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Fonnel Nr. 



R4 



49 



50 



51 



52 



53 



54 



55 



56 



57 



58 



59 



60 



61 



62 



CH 




a 




Br 



H 



H 



H 



CHsCHsO^^>- 





OCH*CHs 



OCOCHs 




H 



H 



H 



H 



H 



H 



CHs OCOCHs 
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OCH» 



CH.O-/^>- H 
CHsO 



chjO v ocm 

CH> 




H 



CHs 



CHs 



su Formel Nr. 

5 



R4 



ai 



H 



H 



H 



H 



H 



H 



H 



H 



H 



H 



H 



H 



10 



15 



63 



64 



65 



66 



67 



68 



69 



70 



71 



72 
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CHs 





CHs 




l=CH- H 



H 



H 



H 



H 




O- 



H 



H 




H 




H 



N 
CHs 
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Beispiel 8 

100 Teile eines Granulates aus Terephthalsaure-athylen- 
glykol-Polyester werden innig mit jeweils 0,05 Teilen einer 
so der Verbindungen der Formeln (27), (29), (35) (Smp. 312°), 
(37) oder (43) (Smp. 340° C) vermischt und bei 285° unter 
Ruhren geschmolzen. Nach dem Ausspinnen der Spinnmasse 
durch iibliche Spinndiisen werden stark aufgehellte Polyester- 
f asern mit guter Lichtechtheit erhalten. 

55 

Beispiel 9 

1000 Teile granuliertes Polyamid-6 werden mit 3 Teilen 
Titandioxyd (Ruffl-Modifikation) und 1 Teil einer der Ver- 
bindungen der Formeln (27), (29), (35) oder (37) in einem 
60 Rollgefass wahrend 12 Stunden gemisclit Die Mischung wird 
unter Ausschluss von Luftsauerstoff geschmolzen und die 
Schmelze wie iiblich versponnen. Die erhaltenen Faden sind 
stark auf gehellt 

Beispiel 10 

65 Eine innige Mischung aus 100 Teilen Polyvinylchlorid, 3 
Teilen Stabilisator («Advastat BD 100x>: Ba/Cd-Komplex), 2 
Teilen Titandioxyd, 59 Teilen Dioctylphthalat und 0,01 bis 
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0,2 Teilen einer der Verbindungen der Formeln (27), (37) 
Oder (43) wird auf einem Kalander bei 150-bisl55° zu einer 
Folie ausgewalzL Die so gewonnene opake Polyvinylchlorid- 
folie besitzt einen wesentlich hoheren Weissgehalt als eine 
Folie, welche den optischen Aufheller nicht enthalt. 

Beispiel 11 ' 

Eine Giessmasse aus 10 g Polyacrylnitril, 0,2 g Titandi- 
oxid (Anatas-Modifikation) als Mattieningsmittel und 40 ml 



Dimethylformamid, die 5 mg der Verbindung der Fonnel (27) 
enthalt, wird auf eine Glasplarte gegossen und rait einem Me- 
tallstab zu einem diinnen Film ausgezogen. Nach dem Trock- 
nen ist die Folie stark aufgehellt 



PATENTANSPRUCH 
Verwenduhg von Bis-Oxadiazolen der Formel 



Rr— 1^ J^H^H-^^^>-CH==ChJ x j—Ri 

worm Ri und Ri' unabhangig voneinander Wasserstoff, einen substituierten Sulfamoylgruppe substituiert sein oder einen 
gegebenenfalls nicht-chromophor substituierten aliphatischen, ankondensierten cycloaliphatischen Sechsring aufweisen kann, 
cycloaliphatischen oder aralipharischen Rest mit bis zu 18 zum optischen Aufhelien von organischen Materialien aus- 
Kohlenstoffatomen oder einen gegebenenfalls nicht-chromo- 20 serhalb der Textilindusrrie. 



phor substituierten, hochstens zweikernigen, carbocyclischen 
oder heterocyclischen aromatischea Rest bedeuten, und der 
Benzolring A gegebenenfalls mit Halogen, Alkyl mit 1 bis 4 
Kohlenstoffatomen, Alkoxy mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, 
Sulfogruppen oder deren Salzen oder einer gegebenenfalls 



UNTERANSPROCHE 

1. Verwendung ausserhalb der Textilindustrie gemass Pa- 
25 tentanspruch von Bis-Oxadiazolen der Formel 



J^H==<:H-<^^>--CH-CH — J— Rs 



worin Ra Wasserstoff; Alkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen, 
welches als Substituenten Halogen, Cyano oder Alkoxy mit 135 
bis 4 Kohlenstoffatomen oder Phenoxy aufweisen kann, Al- 
kenyl mit 2 bis 4 Kohlenstoffatomen, gegebenenfalls mit 
Methylgruppen substituiertes Cyclohexyl, Alkoxy mit 1 bis 4 
Kohlenstoffatomen, gegebenenfalls im Benzolkern mit Halo- 
gen, Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, Alkoxy mit 1 bis 440 
Kohlenstoffatomen, Methylendioxy oder Phenoxy substituier- 
tes Phenylalkyl mit 1 bis 3 Kohlenstoffatomen im AlkylteO 
oder gegebenenfalls nicht-chromophor substituiertes Phenyl, 



Phenoxy, Styryl, Diphenylyl, Naphthyl, Pyridyl, Chinolyl, 
Thienyl-2 oder Furyl-2 bedeutet und 
der Benzolring A gegebenenfalls mit Halogen, Alkyl mit 1 
bis 4 Kohlenstoffatomen, Alkoxy mit 1 bis 4 Kohlenstoffato- 
men, Sulfogruppen oder deren Salzen oder einer gegebenen- 
falls substituierten Sulfamoylgruppe substituiert sein oder 
einen ankondensierten cycloaliphatischen Sechsring aufwei- 
sen kann. 

2. Verwendung ausserhalb der Texrilindustrie gemass Pa- 
tentanspruch von Bis-Oxadiazolen der Formel 



worin Ra Styryl, Phenyl, Diphenylyl, Naphthyl, Pyridyl, Chi 
nolyl, Thienyl-2, 5-Phenyl-thienyl-2, Furyl-2 oder Phenyl 
substituiert mit Halogen, Alkyl mit 1 bis 5 Kohlenstoffato- 
men, Cycloalkyl mit 5 oder 6 Kohlenstoffatomen, Alkoxy mit 
1 bis 4 Kohlenstoffatomen, Phenoxy, Carboxyl oder deren 
Salzen, Carbalkoxy mit 2 bis 9 Kohlenstoffatomen, Cyano, 
Methylendioxy, Sulfogruppen oder deren Salzen, gegebenen- 
falls am Stickstoff mit Alkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen 
oder Phenyl substituiertem Carbamoyl oder Sulfamoyl, Al- 
kylsulfonyl oder Alkoxysulf onyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffato- 
men, gegebenenfalls mit Halogen, Alkyl mit 1 bis 4 Kohlen- 
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stoffatomen substituiertem Phenylsufonyl oder Phenoxysul- 
fonyl, Amino, Alkanoylarnino mit 2 bis 4 Kohlenstoffatomen 
oder Alkanoyloxy mit 2 bis 4 Kohlenstoffatomen bedeutet 
und der / 
Benzolring B gegebenenfalls mit Halogen, Alkoxy mit 1 bis 4 
Kohlenstoffatomen, Sulfogruppen oder deren Salzen, gegebe- 
nenfalls am Stickstoff mit Alkyl mit 1 bis 6 Kohlenstoffato- 
men oder Phenyl substituiertem Sulfamoyl substituiert sein 
kann. 

3. Verwendung ausserhalb der Texrilindustrie gemass Pa- 
tentanspruch von Bis-Oxadiazolen der Formel 




N N 



[-CH^^^CH^CH-J^ A<j^ X ' 

X 3 



19 



20 
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worin Xi Wasserstoff, Halogen, Alkyl mit 1 bis 5 Kohlen- 
stoffatomen, Alkoxy mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, Phenyl, 
Phenoxy, Carboxyl oder deren Salze, Carbalkoxy mit 2 bis 5 
Kohlenstoffatomen, Cyano, Sulfogruppen oder deren Salze, 
X2 und X3 unabhangig voneinander Wasserstoff, Chlor, Al- 
kyl mit 1 bis 5 Kohlenstoffatomen oder Alkoxy mit 1 bis 4 
Kohlenstoffatomen oder zwei der X-Symbole, 



Xi, X2 und X* miteinander verbunden Methylendioxy be- 
deuten und der 

Benzolring D gegebenenf alls mit Chlor, Alkoxy mit 1 bis 4 
Kohlenstoffatomen, Sulfogruppen oder deren Salze substi- 
tuiert sein kann. 

4. Verwendung ausserhalb der Textilindustrie gem ass Pa- 
tentanspruch von Bis-Oxadiazolen der Formel 



X 4 



worin X 4 Wasserstoff, Chlor, Alkyl mit 1 bis 4 Kohlenstoff- 
atomen, Alkoxy mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen oder Phenyl 
bedeutet 



0 x< 



5. Verwendung ausserhalb der Textilindustrie gem ass Pa-- 
tentanspruch von Bis-Oxadiazolverbindungen der im Patent- 
15 anspruch angegebenen Formel zum optischen Aufhellen von 
Polyamid, Polyvinylchlorid, Polyester oder Polyacrylnitril in 
der Masse. 



